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(57) Abstract: The invention relates to a method 
for applying a shell to liquid template particles, 
comprising the following steps: (a) preparation 
of an emulsion of liquid template particles in a 
continuous liquid or gel phase, whereby at least 
one amphiphilic polyelectrolyte or polyelectrolyte 
complex, or a copolymer of charged hydrophilic 
monomers and oil soluble monomers is dissolved 
in the fluid template particles and/or the 
oontiniious phase and a film is foitned at the phase 
boundary between the liquid template particle and 
the continuous phase and (b) application of a shell 
to the film formed at the phase boundary. 

(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft 
ein Verfahren zum Aufbringen einer HuUe auf 
flussige Templatpartikel umfassend die Schritte: 
(a) Bereitstellen einer Emulsion von Fliissigen 
Templatpartikeln in einer Kontinuierlichen 
Fiussig- oder Gelphase, wobei in den Fliissigen 
Templatpartikeln oder/und der kontinuierlichen 
Phase mindestens ein amphiphiler Polyelektrolyt 
oder Polyelektrolytkomplex oder dn Copolymer 
aus geladenen hydrophilen Monomeren und 
olloslichen Monomeren gelost ist, wobei an 
der Phasengienze zwischen dem fliissigen 
Templatpartikel und der Kontinuierlichen Phase 
ein Film gebildet wird, und (b) Aufbringen einer 
Hiille auf den an der Phasengrenze gebildeten 
Fihn. 
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VERKAPSELUNG VON FLUSSIGEN TEMPLATPARTIKELN 

Beschreibung 

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zum Aufbringen erner Hulle auf flussige 
Templatpartikel. 

DE 1 98 1 2 083.4, DE 1 99 07 552.2, EP 98 1 1 3 1 81 .6 und WO 99/47252 
offenbaren ein Verfahren zur Herstellung von mit einer Polyelelttrolythulle 
beschichteten Kapsein dutch schichtwelses Aufbringen von Polyelektrolyten 
auf Templatpartikel. Ein Vorteil dieses Verfahrens gegeniiber fruheren 
Verfahren zur Herstellung von Mikrokapsein besteht darin, dass mono- 
disperse Kapsein mit definiert eingestellter Wandstarke hergestellt werden 
konnen. Auch flussige Templatpartikel konnen beschichtet werden. Da 
flussige Templatpartikel jedoch eine vergleichsweise geringe Stabilitat 
aufweisen, bestand die der Erfindung zugrundeliegende Aufgabe darin, ein 
verbessertes Verfahren zur Umhullung flussiger Templatpartikel 
bereitzustellen, bei dem die Nachteile des Standee der Technik mindestens 
teilwelse beseitigt sind. 

Diese Aufgabe wird gelost durch ein Verfahren zum Aufbringen einer Hiiile 
auf flussige Templatpartikel umfassend die Schritte (a) Bereitstellen einer 
Emulsion von flussigen Templatpartikeln in einer kontinuleriichen Flussig- 
oder Gelphase, wobei in den flQssigen Templatpartikeln oder/und der 
kontinuleriichen Phase mindestens ein amphiphiler Polyelektrolyt oder 
Polyelektrolytkomplex oder/und mindestens ein Copolymer aus geladenen 
hydrophilen Monomeren und olldslichen Monomeren geldst ist, wobei an der 
Phasengrenze zwischen dem flussigen Templatpartikel und der 
kontinuieriichen Phase einen Film geblidet wird, und (b) Aufbringen einer 
Hulle auf den an der Phasengrenze gebildeten Film. 
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Uberraschenderweise wurde fsstgestellt, dass durch Ftlmbildung an der 
Phasengrenze zwischen dem flussigen Tempi atpartlkel und der 
konttnuierlichen Flussig- oder Gelphase eine Stabilisierung der flussigen 
Templatpartikel erzielt wird, welche das nachfolgende Aufbringen einer 
Hulle erheblich erleichtert. 

Das erfindungsgemaSe Verkapselungsverfahren ermoglicht die Verkapselung 
von befiebigen kolloidalen flussigen Partikein, z.B. emulgierten Oltropfchen 
in einer kontinulerllclien wassrigen oder nicht-wSssrigen Flussigphase. 
Besonders bevorzugt verwendet nnan als flussige Tempiatpartikei eine 
Olphase und als kontinuierliche Flussigphase eine wassrige Phase, z.B. eine 
salzhaltige wassrige Losung, wobei die Salzkonzentration vorzugsweise 
zwischen 0,001 mlVl bis 1 M oder hSher betragt. Weiterhin ermoglicht das 
Verfahren auch die Verwendung von kontinuierlichen Gelphasen, 
insbesondere wassrig-geligen Phasen. 

Ein wesentliches Merkmal der vorliegenden Erftndung bestehtdarin, dass an 
der Grenze zwischen Templatpartikel und kontlnuierllcher Flussigphase ein 
Film gebildet wird. Bel Verwendung von Oltropfchen als Templatpartikel 
kann hierzu ein Polyelektrolyt oder Polyelektrolytkomplex verwendet 
werden, welcher in der Olphase losllch ist. Alternativ oder zusatzllch kann 
der Polyelektrolyt bzw. Polyeletrolytkomplex auch in der kontinuierlichen 
Flussigphase, z.B. einer wassrigen Phase gel6st sein. Oaruber hinaus 
konnen auch grenzflachenaktive Copolymere eingesetzt werden, die 
Monomere unterschiedlicher Polaritat enthalten. 

Beispielsweise konnen Simplex-Verbindungen als amphiphiie 
Polyelektrolyten eingesetzt werden, die (a) polykationische Polymere und 

Anionen, beispielsweise monomere Anionen wie etwa Salze organischer 
Sauren, z.B. Carbonsauren oder auch polymere Anionen wie etwa 
Polyacrylate oder (b) polyanionische Polymere und Kationen, z.B. 
kationische Monomere oder Polymere enthalten. Das oleophile Verhalten 
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dieser Verbindungstypen ist durch die Auswahl der entsprechenden 
Gegenionen zum Polymer beeinflussbar. Des Weiteren konnen auch 
polyfunktionelle zwitterionische Tenside, bei denen es sich ebenfalls um 
amphiphile Verbindungen handelt, eingesetzt werden. In spezlellen Fallen 
kSnnen auch Kombinationen von polyfunktionellen Tensiden und 
Polyelektrolyt/Gegenlon-Paaren eingesetzt werden. Die Konzentration des 
Potyelektrolyten betragt vorzugsweise bis nnaximal 2 Gew.-%, besonders 
bevorzugt 0,01 bis 1 Gew.-% bezogen auf das Gesamtgewicht des 
fiussigen Templatpartikels. ErfahrungsgemafS lassen sich flCissige 
Templatpartikel, insbesondere Oitropfchen, die eine Kombination aus einer 
Simplexverbindung und etnem polyfunktionellen Tensid enthalten, besonders 
gut dispergieren und es werden Tropfchen mit einer gleichmSE^igen 
GroSenverteilung erhalten. Weiterhin sind die bei Verarbeitung entstehenden 
Disperstonen stabiler. 

Beispiele fur amphiphile Polyelektrolyte sind Simplex-Verbindungen aus 
Amnnoniumionen enthaltenden Polykatlonen und hydrophoben organischen 
Anionen, wie etwa den Salzen organischer Sauren, z.B. CarbonsSuren mit 
10 Oder mehr Kohlenstoffatomen oder Polyanionen, wie etwa Poiyacrylat 
Oder Po ly methacry lat. Spezifische Beispiele sind 
PolyldiallyldimethyDammonium-Stearat, -Palmitat, -Oleat oder -Ricinolat, 
Poly[alkyl-methyl-bis{polYoxyethylen)-ammonium|-polyacrylat oder 
Poly[alkyI-dihydroxYethyl-ethyl-ammonium]-polyacrylat, wobei das 
Molekulargewicht des Polykations vorzugsweise > 150.000 D und 
besonders bevorzugt ^ 200.000 D betrigt. Beispiele fur geeignete 
polyfunktionelle Tenside sind amphiphile Polymere mit kationischen 
Ammonlumgruppen und anionischen Sulflnat-, Sulfonat-, Sulfat-, 
Phosphonat-, Phosphat- oder/und Carboxytatgruppen. Spezifische Beispiele 
fiir geeignete Tenside sind Alkyl-bis(polyoxyethylen)-ammonium-sulfobetain- 
sulfinat, Alkyl-bis(polyoxyethylen)-ammonium-sulfobetain-sulfonat, 
ethyliertes AlkyI- oder Dialkyl-ammoniumbetain oder Alkyl-dimethyl- 
ammonium-propyl-modifizierte Polysiloxane oder Siloxan-sutfobetain-sulfone. 
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Die GrolSe der zu beschichtenden Emulsionstropfen kann bis zu 50 
erreichen. Vorzugsweise ist die GroGe der Tropfen jedoch bis zu 10 fjm, 
besonders bevorzugt von 5 nm bis 10 jjm und am meisten bevorzugt von 
5 nm bis 5 jum. Die GroSe der Tropfen kann durch geeignete 
Behandlungsmethoden, z.B. Ultraschall, Emulgieren miteinem Dispergator, 
Extrudieren oder/und durch Zugabe von grenzfiachenaktiven Stoffen zur 
kontlnulerlichen FiQssigphase eingestellt warden. 

Die flussigen Templatpartikel konnen eine homogene Flussigkeit darstellen. 
Sie konnen jedocin aucli eine Losung, eine Emulsion oder eine Suspension 
umfassen. Weiterhin konnen die flussigen Templatpartikel aus einer fliissig- 
kristailinen Substanz bestehen oder diese enthalten. In einer bevorzugten 
Ausfiihrungsform warden Templatpartikel verkapselt, die einen Wirkstoff 
enthalten, z.B. selbsteinen Wirkstoff darstellen. Generell konnen Wirkstoffe 
verkapselt werden, die im flussigen Templatpartikel gelost oder dispergiert 
sind. Der Wirkstoff kann beisplelsweise ausgewahit werden aus 
Katalysatoren, Polymeren, Farbstoffen, Sensormolekulen, Aromastoffen, 
Arzneimlttein, Herbiziden, insektiziden, Fungiziden, Olen, insbesondere 
pharmazeutischen oder kosmetischen Olen, z. B. Parf umolen oder olloslichen 
Oder in 01 dispergierbaren Feststoffen, insbesondere pharmazeutischen 
Wirkstoffen. 

Beisplelsweise konnen auch organische Flussigkeiten wie etwa Alkohole 
Oder Kohlenwasserstoffe, z.B. Hexanol, Octanol, Octan oder Decan 
verkapselt werden. Solche mit einer organischen, nicht mit Wasser 
mischbaren Flussigkeit gefOllten Kapsein konnen auch fur chemische 
Reaktionen, z.B. Polymerisationsreaktioneneingesetzt werden. So kann das 
Monomer uber dessen Verteilungsgleichgewicht gezielt im Innenraum der 
Kapsein angereichert werden. Gegebenenfalls kann die Monomerenlosung 
bereits vor Beginn der Synthese im Innenraum eingekapselt werden. 
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Mit dem erfindungsgemalSen Verfahren ist es auch moglich, Kapsein zum 
Einschluss von Wirkstoffen herzustellen. Die Beladung des Innenraums mit 
Molekulen kann dadurch erfolgen, dass die Permeabilitat der Hulle als 
Funktion der externen physikalischen und chemischen Parameter variiert 
wird. Zur Beladung wird ein Zustand hoher Permeabilitat eingestelit. Das 
eingeschlossene Material wird anschlieSend durch Veranderung der Sugeren 
Parameter oder/und Verschluss der Pbren, beispielsweise durch Kon- 
densation der Hulle Oder chemische oder/und thermische Modlfikation der 
Poren oder Kanale zuruckgehalten. 

pas erfindungsgemaiSe Verfahren eriaubt die Abscheidung geladener 
oder/und nicht geladener Komponenten auf dem Templatpartikel. In einer 
bevorzugten Ausfuhrungsform der Erfindung enthalten die zur Bildung der 
Hulle erforderlichen Komponenten zumindest einen Polyelektrolyten, 
beispielsweise zwei entgegengesetztgeladene Polyelektrolyten oder/und ein 
polyvalentes Metallkation und einen negativ geladenen Polyelektrolyten. 

Unter Polyelektrolyten werden allgemein Poiymere mit ionisch dissoziier- 
baren Gruppen, die Bestandteil oder Substituent der Polymerkette sein 
konnen, verstanden. Oblicherweise ist die Zahl dieser ionisch dissoziierbaren 
Gruppen in Polyelektrolyten so groQ,. dass die Polymeren in der dissoziierten 
Form (auch Polyionen genannt) wasserloslich sind. Hierin werden unter dem 
Begriff Polyelektrolyte auch lonomere verstanden, bei denen die Konzen- 
tration der ionischen Gruppen fQr eine Wasserloslichkeit nicht ausreichend 
sind, die jedoch genQgend Ladungen aufweisen, um eine Selbstassem- 
blierung einzugehen. Bevorzugt umfasst die HQIIe "echte" Polyelektrolyte. 
Je nach Art der dissoziierbaren Gruppen werden Polyelektrolyte in 
Polysauren und Polybasen unterteilt. Aus Polysauren entstehen bei der 
DIssoziation unter Abspaltung von Protonen Polyanionen, die sowohl 
anorganische als auch organische Poiymere sein konnen. 
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Polybasen enthalten Gruppen, die in der Lage sind, Protonen, z.B. durch 
Reaktion mit Sauren unter Salzbildung, aufzunehmen. Polybasen konnen 
ketten - bzw. seitenstandige dissoziierbare Gruppen aufweisen und bilden 
durch Aufnahme von Protonen Polykationen. 

ErfindungsgemaS geeignete Polyeiektrolyte sind sowohl Blopolymere, wie 
etwa AlginsSure, Gummi Arabicum, Nukleinsauren, Pektine, Proteine und 
andere, sowie chemisch modifizierte Biopolymere, wie etwa ionisclie oder 
ionisierbare Polysaccliaride, z.B. CarboxymetlnYlcellulose, Ciiitosan und 
Chitosansulfat, Ligninsulfonate sowie synthetische Polynnere, wie etwa 
Polymethacrylsaure, Polyvinylsulfonsaure, Polyvinylphosphonsaure und 
Polyethylenimin. 

Geeignete Polyantonen umfassen naturlich vorkommende Polyanionen und 
synthetische Polyanionen. Beispiele fur naturlich vorkomnnende Polyanionen 
sind Alglnat, Carboxymethylamylose, Carboxymethylcellulose, Carboxy- 
methyldextran, Carageenan, Cellulosesulf at, Chondroitinsulf at, Chitosansul- 
fat, Dextransulfat, Gummi Arabicum, Gummi Guar, Gummi Gellan, Heparin, 
Hyaluronsaure, Pektin, Xanthan und Proteine bet einem entsprechenden pH- 
Wert. Beispiele fur synthetische Polyanionen sind Polyacrylate (Salze der 
Polyacrylsaure), Anionen von Polyaminosauren und deren Copolymeren, 
Polymalelnat, Polymethacrylat, Polystyrolsulfat, Polystyrolsulfonat, 
Polyvinylphosphat, PoJyvinylphosphonat, Polyvinyisulfat, Polyacrylamid- 
methylpropansulfonat, Polylactat, Polylbutadien/maleinat), 
Poly(ethylen/maleinat), Poly(ethacryIat/acrylat) und Poly(glycerinmethacry- 
lat). 

Geeignete Polybasen umfassen naturlich vorkommende Polykationen und 
synthetische Polykationen. Beispiele fur geeignete naturlich vorkommende 
Polykationen sind Chitosan, modifizierte Dextrane, z.B. Diethylaminoethyl- 
modiflzierte Dextrane, Hydroxymethylcenulosetrimethylamin, Lysozym. 
Polylysin, Protaminsulfat, Hydroxyethylcellulosetrimethylamin und Proteine 
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bei entsprechenden pH-Wert. Beispiele fur synthetische Polykationen sind 
Polyallylamin, Polyallylaminhydrochlorid, Poiyamine, Polyvinylbenzyl- 
trimethylammoniumchlorid,Po!ybren,Polydiallyldimethylarnmoniumchlorid, 
Polyethylenimin, Polyimidazolin, Polyvinylamin, Polyvinylpyridin, Poly{acryl- 
amid/methacryloxypropyltrimethylammoniumbromid), Poly(diallyldimethyl- 
ammoniumchlorid/N-lisopropylacrylamid), Poly(dimethylaminoethyl- 
acrylat/acrylamid), Polydimethylaminoethylmethacrylat, Polydimethylamino- 
epichlorhydrin, Polyethyleniminoepichlorhydrin, Polymethacryloxyethyl- 
trimethylammoniumbromid, Hydroxypropylmethacryloxyethyldimethyl- 
ammoniumchlorid, Polyimethyldiethylaminoethyimethacrylat/acrylamid), 
Polylmethyl/guanidin), Polymethylvinylpyridiniumbromid, Poly<viny!pyrroli- 
don/dimethyiaminoethylrnethacrylat)undPolyvinylmethytpyridiniumbromid. 

Es konnen lineare Oder verzweigte Polyelektrolyte eingeseut werden. Die 
Verwendung verzweigter Polyelektrolyte fuhrt zu weniger kompakten 
Polyelektrolytmultifilmen mit e'lnem hoheren Grad der Wandporosltat. Zur 
Erhohung der Kapselstabllitat konnen Polyelektrolytmolekule innerhalb 
oder/und zwischen den einzeinen Schichten vernetzt werden, z.B. durch 
Crosslinking von Aminogruppen mit Aldehyden. 

Weiterhin konnen amphlphile Polyelektrolyte, z.B. amphiphile Block- oder 
Randomcopolymere mit partiellem Polyelektrolytcharakter eingesetzt 
werden. Solche amphiphilen Copolymere bestehen aus Einheiten 
unterschiedlicher Funktionalltat, z.B. einerseits sauren oder basischen 
Einheiten und andererseitshydrophoben Einheiten wie Styrolen, Dienen oder 
Siloxanen etc. die als BIdcke oder statistisch verteilt uber das Polymer 
angeordnet sein konnen. Durch Verwendung von Copolymeren, die als 
Funktion SuBerer Bedlngungen ihre Struktur andern, konnen die 
Kapseiwande bezuglich ihrer Permeabilitat oder anderer Eigenschaften 
definiert gesteuert werden. Hierzu bieten sich beispielsweise schwache 
Polyelektrolyte, Polyampholyte oder Copolymere mit einem Poly(N-isopropyl- 
acrylamid}-Anteil, z.B. Poly(N-isopropylacrylamid-acrylsaure) an, die uber 
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dasGleichgewichtvonWasserstoffbriickenbindungenihreWasserloslichkeit 
als Funktion der Temperatur andern, was mit einer Quellung einhergeht. 

Durch Verwendung von unter bestimmten Bedingungen abbaubaren, z.B. 
photo-, saure-, base-, salz- oder thermolabilen Polyelektrolyten kann uber 
die Auflosung der Kapselwand^ die Freisetzung von eingeschlossenen 
Wirkstoffen gesteuert werden. Weiterhin konnen fiir bestimmte Anwen- 
dungsmoglichkeiten auch leitende Potyelektrolyte oder Polyelektrolyte mit 
opttsch aktlven Gruppen als Kapsetkomponenten verwendet werden. 

Durcli geeignete Wahl der Polyelektrolyte ist es moglich, die Eigenschaften 
und Zusammensetzung der PolyelektrolythuIIe der erfindungsgemaSen 
Kapsein definiert einzustellen. Dabei kann die Zusammensetzung der Hiillen 
durch die Wahl der Substanzen beim Schichtaufbau in weiten Qrenzen 
varilert werden. Grundsatzlich ergeben sich keine EinschrSnkungen 
hinsichtlich der zu verwendenden Polyelektrolyte bzw. ionomere, solange 
die verwendeten Molekule eine genugend hohe Ladung aufweisen oder/und 
die FShigkelt besitzen, uber andere Wechselwlrkungsarten, wie beispiels- 
weiseWasserstoffbrilckenbindungenund/oderhydrophobeWechselwirkun- 
gen, eine Bindung mit der darunter llegenden Schicht einzugehen. 

Geeignete Polyelektrolyte sind somit sowohl niedermolekulare Polyelek- 
trolyte bzw. Polyionen als auch makromolekulare Polyelektrolyte, belspiels- 
weise Polyelektrolyte biologischer Herkunft. 

Von besonderer Bedeutung fur die Verwendung der Kapsein ist die 
Permeabllitat der Hullwand. Wie bereits oben ausgefQhrt, ermSglicht die 
Vielzahl der zur Verfiigung stehenden Polyelektrolyte die Herstellung einer 
Vielzahl von Hiillkompositionen mit unterschiedlichen Eigenschaften. 
Insbesondere kann die elektrische Ladung der AuRenhulIe dem Anwen- 
dungszweck angepasst werden. Zudem kann die Innenhulle an jeweils 
verkapselte Wirkstoffe angepasst werden, wodurch z.B. eine Stabilisierung 
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des Wirkstoffs erzielt werden kann. Daneben kann auch die Permeabilitat 
der Hiiirwand durch die Wahl der Polyelektrolyte in der Hiille und durcfi die 
WanddickesowiedieUmgebungsbedingungenbeeinflusst werden. Dadurch 
ist eine selektive Gestaltung der Permeabilistatseigensciiaften sowie eine 
definierte VerSnderung dieser Eigensciiaften mdglich. 

Die Perrrieabilitatseigenschaften der IHulle k5nnen durch Poren in mindestens 
einer der Polyelektrolytschicfiten weiter modifiziert werden. Solche Poren 
konnen bei geeigneter Wahl durch die Polyelektrolyte selbst gebildet 
werden. Neben den Polyelektrolyten kann die Hulle aber auch andere 
Substanzen umfassen, unn eine gewiinschte Permeabilitat zu erzielen. So 
kann insbesondere durch Einbringen von Nanopartikein mit anionischen 
oder/und kationischen Gruppen oder von grenzflachenaktlven Substanzen, 
wie etwa Tensiden oder/und Lipiden, die Permeabilitit fQr polare Kom- 
ponenten gesenkt werden. Durch die Inkorporation von selektiven Trans- 
portsystemen, wie z.B. Carriern oder Kanalen, in die PolyelektrolythQIle, 
insbesondere In Lipidschichten, ist eine genaue Anpassung der transversalen 
Transporteigenschaften der Hulle an den jeweiligen Anwendungszweck 
moglich. Die Poren oder Kanile der Hullwand konnen durch chemische 
Modifizierung oder/und Anderung der Umgebungsbedingungen gezielt 
geSffnet bzw. verschlossen werden. So fQhrt belsplelsweise eine hohe 
Salzkonzentration des Umgebungsmediums zu einer hohen DurchlSssigkeit 
der HQIIwand. 

Eine erste Ausfuhrungsform des erfindungsgemagen Verfahrens unnfasst 
das schichtweise Aufbringen von Polyelektrolyten auf die durch Zusatz 
amphiphiler Polyelektrolyte vorbehandelten flussigen Templatpartikeln. Das 
schichtweise Aufbringen von Polyelektrolyten umfasst vorzugsweise 
mehrere, insbesondere mehr als vier Verfahrensschritte, wobei nacheinander 
entgegengesetzt geladene Polyelektrolyte aus der kontinuierlichen 
FIQssigphase auf dem Templatpartikel abgeschieden werden. 



wo 02/009864 



PCT/EPOl/08899 



- 10- 

Eine zweite Ausfuhrungsform des erfindungsgemaSen Verfahrens umfasst 
eine komplexe Prazipitation von Multischlchten oder Koazervation mehrerer, 
z, B. zweier entgegengesetzt geladener Polyelektrolyte. Dabei werden in der 
Beschichtungsemulsion die Beschichtungskomponenten in komplexierter 
Form vorgelegt, z.B. als Komplexe zweier entgegengesetzt geladener 
Polyelektrotyte, und durch Veranderung der Medienbedingungen eine 
Obertragung (Umverteilung) der Komponenten auf die Grenzschicht 
zwischen Templatpartikel und kontlnuierlicher Phase bewirkt. Zur 
Durchfuhrung dieses Verfahrens werden beispielsweise die fllmbildenden 
Komponenten in einer Losung, z.B. In einer aikalischen Losung, gehalten, 
in der beide simultan, ohne miteinander zu reagieren, vorliegen. Zu dieser 
L6sung werden die zu beschichtenden Templatpartikel zugegeben. 
AnschlieBend wird mit Saure, z.B. HCI bis in den Neutralbereich titriert, 
wobet eine Einkapselung der Templatpartikel stattfindet. Nach Abtrennung 
der eingekapselten Partikel von den Komplexen in der freien Losung, z.B. 
durch Filtration, Zentrifugation, Sedimentation (Aufrahmung) oder 
Phasenseparation, konnen die Templatpartikel gegebenenfalls aufgelost 
werden. 

In einer weiteren bevorzugten Ausfuhrungsform kann die Oberflachen- 
prazipitation aus einer Losung enthaltend einen Komplex aus einem 
niedermolekuiaren Ion und einem entgegengesetzt geladenen Polyelek- 
trolyten erfolgen. Beispiele fur geeignete niedermolekulare lonen sind 
Metallkationen, anorganische Anionen wie Sulfat, Carbonat, Phosphat, 
Nitrat etc., geladene Tenside, geladene Lipide und geladene Oligomere in 
Kombination mit einem entsprechend entgegengesetzt geladenen Polyelek- 
trolyten. Hierbei wird eine verteiite Quelle fur den einen Polyelektrolyten bei 
gleichzeltiger Anwesenheit des anderen Polyelektrolyten erzeugt. Der 
Polyelektrolyt des Komplexes kann sowohl das Polykation als auch das 
Polyanion seln. Die Wahl hangt von dem vorgelegten Templatpartikel und 
anderen Vorgaben ab. In dieser Ausfuhrungsform wird beispielsweise ein 
positiv geladener Polyelektrolyt mit einem mehrfach negativ geladenen 
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niedermolekularen Anion, z.B. Sulfatzu einer Losung des negativ geiadenen 
Polyelektrolyten und einer Suspension der Templatpartikel gegeben, wobel 
eine Beschichtung der Templatpartikel stattfindet. Die beschichteten 
Templatpartikel konnen von den freien Komplexen beispielsweise durch 
Zentrifugation, Filtration und anschtieGendes Waschen abgetrennt werden 
und - sofern es sich urn losliche Partikel handelt - zur Herstellung von 
Mikrokapsein aufgelost werden. 

Noch eine weitere bevorzugte AusfQhrungsform umfasst die Oberflaclien- 
prazipitation aus einer Losung enthaltend partiell destabiiisterte Polyelek- 
trolytkomplexe {Polykation/Polyanion) mittels Salzzugabe oder/und pH- 
Variation. Hierbei erfolgt eine allmahliche Obertragung von Polyelektrolyten 
aus den Komplexen auf die TemplatoberflSche. Hierzu konnen der negativ 
und der positiv geladene Polyelektrolyt in eine wassrige Losung mit hohem 
Salzgeiialt, vorzugsweise einem Salzgehalt von S 0,5 Mol/I, z.B. 1 M NaCI, 
eingebracht und geruhrt werden. Nach Zugabe der Templatpartikel werden 
diese beschichtet. Die beschichteten Templatpartikel kSnnen beispielsweise 
durch Zentrifugation, Filtration, Sedimentation oder andere bekannte 
Phasenseparationsverfahren und anschlleSendes Waschen gewonnen und 
gegebenenfalls zur Erzeugung von Mikrokapsein aufgelfist werden. 

In noch einer weiteren bevorzugten Ausfiihrungsform umfasst die Hulle 
niedermolekuiare Kationen, z.B. Metallkatlonen und mindestens einen 
negativ geiadenen Polyelektrolyten. Als Kationen kommen beispielsweise 
divalente und insbesondere trivalente Kationen zum Einsatz. Beispiele fur 
geeignete Kationen sind Erdalkalimetallkatronen, Ubergangsmetallkationen 
und Seltenerdelementkationen, wie etwa Ca=*, Mg^*, Y^-^. Tb®+ und Fe^*. 
Andererseits konnen auch monovalente Kationen wie Ag* eingesetzt 
werden. Durch Reduktion von Metallkatlonen konnen mit einer Metallschlcht 
uberzogene Templatpartikel erzeugt werden. 
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In noch etner weiteren bevorzugten Ausfuhrungsform umfassen die zur 
Bildung der HCille erforderlichen Komponenten zumindestein Makromolekiil, 
z.B. ein abiogenes MakromolekOI, wie etwa ein organisches Polymer, oder 
ein Biomolekul, wie etwa sine Nukleinsaure, z.B. DNA, RNA oder ein 
Nukleinsaureanalogon, ein Polypeptid, ein Glykoprotein oder ein Poly- 
saccharid mit einem IVIolekulargewiclit von vorzugsweise > 5 kD, und 
besonders bevorzugt ^ 10 kD. Die Makromolekule kdnnen Ladungen 
tragen, z.B, wie Nukleinsauren oder aber auch ungeladen sein, wie etwa 
Polysaccharide, z.B. Dextran. Die IVIakromolekule konnen gegebenenf alls mit 
Polyelektrolyten oder/und polyvalenten Metallkationen kombiniert werden, 
wobei z.B. Komblnationen von makromolekuiaren und niedermoiekularen 
biologischen Zellsubstanzen, makromolekuiaren und niedermoiekularen 
abiogenen Substanzen und makromolekuiaren und biogenen und ablogenen 
Substanzen verwendet werden konnen, wobei z.B. Kombinationen von 
makromolekuiaren und niedermoiekularen biologischen Zellsubstanzen, 
makromolekuiaren und niedermoiekularen abiogenen Substanzen und 
makromolekuiaren und niedermoiekularen biogenen und abiogenen 
Substanzen verwendet werden kdnnen. . . 

In noch einer weiteren bevorzugten Ausfflhrungsform umfassen die zur 
Bildung der Hulle vorgegebenen Komponenten ein Gemisch mehrerer 
Polyelektrolyte oder/und Lipide oder/und Proteine oder/und Peptide oder/und 
Nukleinsauren oder/und weiterer organischer und anorganischer 
Verbindungen biogener oder abiogener Herkunft. Durch geelgnete 
Zusammenseteung der flussigen kontinuierlichen Phase bezuglich Salzgehalt, 
pH-Wert, Co-L6sungsmittel, Tenslde und durch geelgnete Wahl der 
Beschichtungsbedingungen, z.B. Temperatur, rheoiogische Bedingungen, 
Anwesenheit elektrlscher oder/und magnetischer Felder, Anwesenhelt von 
Licht, etc. werden die diversen Hullkomponenten zur Selbstassemblierung 
auf den Temptaten unter Bildung komplexer Strukturen mit vielfaltigen 
biomimetischen Eigenschaften veranlasst. 
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Das Aufbringen gemaS Schritt (b) des erfindungsgemaBen Verfahrens 
erf olgt unter Bedingungen, sodass um das Templat eine Hulle mit definierter 
Dicke im Bereich von 1 bis 100 nm, vorzugsweise 1 bis 50 nm, besonders 
bevorzugt 5 bis 30 nm und am meisten bevorzugt 10 bis 20 nm gebildet 
wird. Die Wandstarke und die Homogenitat der Kapselhulle werden beim 
scliichtweisen Aufbringen durch die Anzahl und Zusammensetzung der 
Schlchten und be! Prazlpitation durch deren Prozessfiihrung bestimmt, die 
im Wesentlichen von der Konzentration der Temp!atpartikel, der 
Konzentration der Beschichtungskomponenten und der Geschwindigkeitder 
die Prazipitation bewirkenden Losllchkeitsveranderung in der 
FlUssigkeitsphase abh§ngt. 

Ein Aufbringen durch Prazipitation kann beispielsweise dadurch erfolgen, 
dass ein Teil der die Hiille bildenden Komponenten in der Flussigphase 
vorgelegt und anschliefSend eine oder mehrere weitere Hullkomponenten 
zugegeben wird. Ein derartiger Prazipitationsschritt kann beispielsweise fur 
eine Kombination von Metallkationen und entgegengesetzt geladenen 
Polyelektrolyten eingesetzt werden. Eine andere Mdglichkeit der 
Prazipitation besteht darin, dass die zur Bildung der HQile erforderlichen 
Komponenten beretts vollstandig in der Flussigphase vorliegen und eine die 
Prazipitation bewirkende Veranderung der Flussigphase erfolgt. Diese 
Veranderung der Flussigphase kann beispielsweise eine Veranderung des 
pH-Werts und/oder eine Veranderung der Zusammensetzung der 
Flussigphase, z.B. durch Zugabe einer Losungsmittelkomponente oder/und 
Entfernen einer L6sungsmltte!komponente umfassen. So kann 
beispielsweise eine Prazipitation von hydrophilen Biopolymeren wie DNA 
Oder Polysacchariden durch Zugabe von Ethanol zu einer waSrigen 
Flussigphase bewirkt werden, wahrend die Prazipitation von 
Polyeiektrolytkombinationen durch Abdampfen eines organischen Losungs- 
mittels, wie etwa Aceton aus der Flussigphase erfolgen kann. 
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Die zur Bildung der Hiille verwendeten Komponenten k6nnen alternativ oder 
zusStzlich auch Nanopartikel, z.B. organische oder anorganische 
Nanopartikel, insbesondere Nanopartikel mit elektrischen, magnetischen 
Oder optischen Eigenschaften, z.B. Magnetit oder CdTe, umfassen. 

Weiterhin kann das erfindungsgemaSe Beschichtungsverfahren die 
Durchfuhrung von zumindest einem zusatzlichen Beschichtungsschritt vor 
oder/und nach dem PrSzipitationsschritt umfassen. Ein derartiger zusStzli- 
cher Beschichtungsschritt kann beispielsweise das Aufbringen einer oder 
mehrerer Lipidschichten oder/und das schichtweise Aufbringen von 
Poiyelektrolyten umfassen. 

Durch Abscheidung von Lipidschichten oder/und amphiphiler Poiyelek- 
trolyten auf der Polyelektrolythulle kann eine Modifizierung der Permeabilitat 
einer Hiille erreicht werden. Auf diese Weise kann die Permeabilitat der 
Hullen. fur kleine und polare MolekQIe seht stark vermindert werden. 
Beispiele fur Liplde, die auf den Hullen abgeschieden werden konnen, sind 
Lipide, die mindestens eine ionische oder ionisierbare Gruppe tragen, z.B. 
Phospholipide wie etwa Oipalmitoylphosphatldlnsaure oder zwitterionische 
Phospholipide wie etwa Dipalmitoylphosphatidylcholin oder auch Fetts3uren 
bzw. entsprechende langkettige Alkylsulfonsauren. Bei Verwendung 
zwitterionlscher Lipide kdnnen Lipidmultischichten auf der Hulle abgeschie- 
den werden. 

Das schichtweise Aufbringen von Poiyelektrolyten kann beispielsweise wie 
in WO 99/47252 beschrieben, erfolgen. Der schichtweise Hullenaufbau 
kann mit einem PrSzipitationsschritt beispielsweise so kombiniert werden, 
dass zunachst auf dem Templatpartikel ein schichtweiser Aufbau von einer 
geringen Anzahl, z.B. 1 bis 4 Schichten von Poiyelektrolyten erfolgt, dem 
sich ein Prazipitationsschritt anschlieSt. Aiternativ oder zusatzlich kann auch 
nach den Prazipitationsschritten eine schichtweise Abscheidung von 
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Polyelektrolyten auf der Hiille erfolgen. Auch kann in oder/und auf den 
HOIIen eine chemische Reaktion erfolgen. 

Durch das erfindungsgemafie Verfahren lassen sich Kapsein herstellen, 
deren GrofSenverteilung derjenigen von Emulsionen entspricht und die im 
Gegensatz zu tensidstabilisierten Systemen keine Anderung der 
GrdlSenverteilung im Sinne einer Ostwald-Reifung zeigen. Die Kapsein sind 
selir stabil gegenOber chemischen, biologischen, mechanischen und 
thermischen Belastungen. Sie lassen sich bei geeigneter Zusamnnensetzung 
trocknen und wieder resuspendieren. Sie lassen sich als Konzentrat in 
wassrlgen oder w§ssrig-gelartigen Phasen aufbewahren. 

Weiterhin soli die Erfindung durch die nachfolgenden Figuren und Beispiele 
erlautert werden. 

Figur 1 zeigt eine Ausfuhrungsform des erfindungsgemaSen 
Verfahrens umfassend die einstufige Bildung einer Polyelektrolyt/lon-Hulle 
auf kolioidalen flussigen Templatpartikeln. 

Figur 2 zeigt eine weitere Ausfuhrungsform des erfindungsgemaSen 
Verfahrens, umfassend eine Selbstassemblierung von Polymerfilmen auf der 
Oberflache von kolioidalen flussigen Partikeln. 

Die Figuren 1 und 2 zeigen eine schematische Darstellung von zwel 
Ausfuhrungsformen des erfindungsgemaBen Verfahrens. GemaS Figur 1 
wird eine Suspension von flussigen und mit amphiphilen Polyelektrolyten 
versetzten Templatpartikeln (2) hergesteilt, die Metallionen, z.B. lonen eines 
polyvalenten Metalles oder lonen eines Edelmetalles, wie etwa Ag+ (4) 
enthalt. Durch tropfenweise Zugabe einer Losung mit negativ geladenen 
PoiyelektrolytmolekQIen (6) erfolgt eine Prazipitation einer lon/Poiyelektrolyt- 
Hiille auf den Templatpartikeln. Die beschichteten Templatpartikel (8) 
kdnnen auf unterschiedliche Art und Weise welter prozessiert werden. So 
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konnen durch Aufldsung der Templatpartikel leere Kapsein (10} erzeugt 
werden. Durch Reduktion der Metallionen werden metallbeschichtete 
Kapsein (12) erhalten. Durch schichtweises Aufbringen entgegengesetzt 
geladener Polyeiektrolyte (14a, 14b) werden Kapsein mitelner anisotropen 
Hulle hergestellt, wobei der innere Teil eine lon/Polyelektrolyt-Hulle und der 
auSere Teil eine durch schichtwelsen Aufbau erzeugte 
Polyelektrolyt/Polyelektrolythulle ist. Durch Aufiosung der Templatpartikel 
k&nnen anschlieiiend leere Kapsein (18) erzeugt werden. Durch Entfernung 
der Metallionen (4) kann der innere lon/Polyelektrolyt-Teil der Hulle aufgelost 
werden, sodass das Polymer (6) im Inneren der aus den entgegengesetzt 
geladenen Polyelektrolyten (14a, 14b) gebildeten Hiille verkapselt ist (20). 

Eine weitere AusfQhrungsform des erfindungsgemaSen Verfahrens ist in 
Figur 2 gezeigt. Es wird eine Suspension kolloidaier flussiger und mit 
amphiphilen Polyelektrolyten versetzter Templatpartikel (32) in einer 
Flussigphase vorgelegt, die ein Polymer, z.B. eine NukleinsSure, ein Protein, 
ein Polysaccharid oder ein synthetisches Polymer, in geloster Form enthalt. 
Durch Veranderung der Losungsmittelzusammensetzung, z.B. tropfenweise 
Zugabe von Ethanol oder eines anderen Losungsmittels, In dem das Polymer 
nicht Oder nur schlecht loslich ist, erfoigt eine PrSzipltation des Polymers, 
wobei mit dem Polymer beschichtete Templatpartikel (36) entstehen. Durch 
schichtweise Abscheidung von entgegengesetzt geladenen Polyelektrolyten 
(38a, 38b) werden beschichtete Templatpartikel mit anisotroper Hulle (40) 
erzeugt, wobei der innere Abschnitt der Hiille durch das prazipitierte 
Polymer und der aulSere Abschnitt durch Schichten entgegengesetzt 
geladener Polyelektrolyten gebildet wird. Bei Verwendung ISslicher 
Templatpartikel konnen diese aufgelost werden, wobei ein in der 
Polyelektrolyt/Polyelektrolyt-HQIle verkapseltes Polymer (42) gebildet wird. 
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BeisDiele 

Beispiel 1 - Herstelluno von durch amphiphiie Polvelektroivte stabilisierten 

Tropfchenemuisionen 

1.1 

0,1 g eines Gemisches aus Hexadecyl/0ctadecyl-bis(polyoxyethylen)-3- 
sulfopropyl-ammonium-betain und Natrium-hexadecyl/octadecyl- 
bis(polyoxyethylen)-2-sulfinato-3-sulfopropyl-ammonlum-betain und 
PolyCdiallyldimethyDammonium-stearat (Qewichtsverhaltnis von Simptex- 
Verbindung zu polyfunktionellem Tensid von 2:1} warden in 1 0 g 01 geldst. 

1.2 

0,05 g eines Gemisches besteliend aus l-lexadecyl/Octadecyl- 
bis(poiyoxyethylen)-3-sulfopropyl-ammonlunfi-betain und Natrium- 
hexadecyl/octadecyl-bis(polyoxyethylen)-2-sulfinato-3-sulfopropyl- 
ammonium-betain und Poly[alkyl-methyl-bls(polyoxyethylen)-ammonium]- 
polyacrylat {Qewichtsverlialtnis von Simpiex-Verbindung zu 
polyfunktionellem Tensid 2:1) werden In 10 g Ol gelost. 

1.3 

0,05 g Poly{dialiyldimethyl)ammonium-polY(stearat) oder 
Poly(dtallyIdlmethyl)ammonium-poiy{erucasaure) werden in 1 0 g Ol gelost. 

1 .4 

0,05 g Alkyl-dimethyl-ammonlum-propyl-modifiziertes polykationisches 
Polysiloxan werden in 1 0 g 01 gelost. 

1.5 

0,02 g eines Gemisches aus Hexadecyl/Octadecyl-bis(polyoxyethy!en)-3- 
sulfopropyl-ammonlum-betaln und Natrium-hexadecyl/octadecyl- 
bls{polyoxyethyien)-2-sulfinato-3-sulfopropYl-ammonium-betain werden in 
10g6l gelost. 
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Beisptel 2 - Schichtweiser Aufbau von Polvelektrolvtmultischichten auf 

Oltropfchen 

Die nach den Vorschriften 1.1 bis 1.5 erhaitene modifizierte Olphase wird 
in wassrigen Losungen geetgneter Polyelektrolyte emulgiert. Dabei ist bei 
1.1, 1.3 und 1 .4 bevorzugt nnit einem Polyanion und bei 1 .2 bevorzugt mit 
einem Polykation in der wassrigen Phase fortzufahren. 1 .5 kann sowohl in 
polykationischen als auch in polyanionischen Systemen weiterverarbeitet 
werden. Die erhaltenen Polyelektrolytkomplexe in der Ol/Wasser- 
Phasengrenze geben der Emulsion die notwendige temporare Stabilitat 
gegenuber Koaleszenz und stabilisieren ebenfalis die Phasengrenze selbst, 
so dass mit bekannten schrittweisen oder einschrlttigen Verfahren zur 
Erzeugung der Polyelektrolytmultischichten fortgesetzt werden kann. 

1 ml Ol (unmodifiziert oder mit einem amphiphllen Polyelektrolyten 
modifiziert wie in Beispiel 1.1 oder 1.3 beschrieben) wird mit 5 ml 
Poiy(styrolsulfonat-natriumsalz) (PSS) mit einem IVIolekulargewiclit von 
70.000 D von Aldrich (1 mg/ml in 0,5 M NaCI) mittels Ultraschall z.B. mit 
einem Ultraturrax emulgiert. Dies fuhrt zur Blldung einer ersten 
Polyelektrolytdoppelschicht an der Phasengrenze zwischen den 
Emulslonstropfchen und der kontinulerlrchen wSssrigen Phase. 

AnschlieBend werden unter Schuttein 10 ml Polylallylaminhydrochlorid) 
(PAH) mit einem Molekulargewlcht von 50 bis 65.000 D von Aldrich (1 
mg/ml in 0,5 M NaCI) zur Erzeugung der zweiten Schicht zugemischt. Die 
dritte Schicht wird durch Zugeben von 1 5 ml PSS und die vierte Schicht 
durch Zugeben von 20 ml PAH gebildet. Insgesamt werden auf diese Weise 
bis zu 10 Schichten (zehnte Schicht 50 ml PAH) erzeugt. 

Ein mehrfaches Waschen im Scheidetrichter ergibt stabile Emulsionen. 
Gegebenenfalls konnen sich Vemetzungsschrrtte, z.B. durch Glutaraldehyd 
anschliei^n. 
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Beispiel 3 - KomDlex-Prazipitation oder Koazervation aus alkalischer 
PSS/PAH-Losunq mit Emulsionstropfen ais Templat 

Hierbei wird eine Ausgangslosung der beiden Polyelektrolyte hergestellt, in 
der beide simultan ohne miteinander zu reagieren in Losung sind. Das wird 
erreicht durch Vorlage von 100 nfi( 0,1 % (w/w> NaOH-Losung mit 0,1 M 
NaCl. In dieser Losung werden nacheinander 300 mg PSS (IVIG 70,000) und 
200 mg PAH (MG 50-65.000) gelost. Es wird bis zur vollstandigen 
Auf losung geschuttelt. Diese Losung ist fur mehrere Stunden stabtl. Es 
werden 20 nnl Ol (unmodifiziert oder nach Formulierungen 1.1 bis 1.5) 
dazugegeben. Mitdem Ultraturrax wird anschlieflend emulgiert und danach 
rasch mit 10 % (w/w) HCI bis in den Neutralbereich tritriert. AnschlieBand 
wird die Emulsion gereinigt, z.B. im Scheidetrichter mehrfach gewaschen, 
Es ergibt sich eine uber Monate stabile Emulsion. 

Beispiel 4 - Ein-Schritt-Prazipitation aus einer Losung enthaltend eir|en 
Komplex aus einem Polyeiektroivten und einem mehrwertigen Ion 
Losung I: 1 ml PSS-L6sung (2 mg/ml) wird mit 200 yul einer Y(N03)3-L6sung 
(2 X 1 0'^ M) gemischt. Das resultterende Ladungsverhaltnis zwischen Sulfat 
und Yttrium ist 5:3. 

Losung II: 400 //I Ol werden mit 1 ml Wasser gemischt. Die MIschung wird 
fQr 3 bis 4 Minuten mit Ultraschall in eiiiem Ultraturrax emulgiert. 

L5sung I wird anschlieBend rasch zu Losung II gegeben und die 
resultierende Emulsion fur 2 Minuten im Vortex geschuttelt. Die Emulsion 
ist fur mehr als 20 Stunden stabil und kann gegebenenfalls als 
Ausgangssystem fur weitere Beschichtungen dienen. 
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Anspruche 

1 . Verfahren zum Aufbringen einer Hiille auf fiussige Tempiatpartikel 
5 umfassend die Schritte: 

(a) Bereitstellen einer Emulsion von flussigen Templatpartikein in 
einer Icontinuierlichen Flussig- oder Geipliase, wobei in den 
flussigen Templatpartikefn oder/und der kontinuierlichen Phase 
mindestens ein amphiphiler Polyelektrolyt oder 
10 Polyelektrolytkomplex oder ein Copolymer aus geladenen 

hydrophilen Monomeren und 5lldslichen Monomeren geldstist, 
wobei an der Phasengrenze zwischen dem flQsslgen 
Tempiatpartikel und der kontinuierlichen Phase ein Film 
gebildet wird, und 

,5 (b) Aufbringen einer Hiille auf den an der Phasengrenze geblldeten 

Film. 

2. Verfahren nach Anspruch 1 , 
dadurch gekennzeichnet, 

20 dass als flQssige Tempiatpartikel eine Olphase und als konttnuierliche 

Phase eIne wSssrige oder wassrig-gelige Phase verwendet wird. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, 
dadurch gekennzeichnet, 

25 dass die flQssigen Tempiatpartikel aus Partikein mit einem 

Durchmesser von bis zu 50 fjm, insbesondere bis zu 10 //m 
ausgewihit werden. 

4. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 3, 
30 dadurch gekennzeichnet, 

dass die flussigen Tempiatpartikel eine Losung, eine Emulsion oder 
eine Suspension umfassen. 
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5, Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass die flussigen Templatpartikel aus einer fliissig-kristallinen 
Substanz bestehen oder diese enthalten. 

6. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5, 
dadurch gekennzeichnet, 
dass die Templatpartikel einen Wirkstoff enthalten. 



7. Verfahren nach Anspruch 6, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass der Wirkstoff aus Katalysatoren, Polymeren, Farbstoffen, 
Sensormolekulen, Aromastoffen, Arzneimittein, Herbiziden, 
Insektiziden, Fungiziden ausgewahit ist. 

8. Verfahren nach Anspruch 6 oder 7, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass der Wirkstoff ausgewahit wird aus dien, insbesondere 
Parfumdien, pharmazeutischen Olen und in 6\ gel5sten oder 
dispergierten pharmazeutischen Wirkstoffen. 

9. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 8, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass der amphiphile Polyelektrolyt Simplex-Verbindungen aus 
polykationischen Polymeren und Anionen enthalt. 

1 0. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 8, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass der amphiphile Polyelektrolyt Simplex-Verbindungen aus 
polyanionischen Polymeren und Kationen enthalt. 
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1 1 . Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 8, 
dadurch g e k e n n z e i c h n e t , 

dass der amphiphile Polyelektrolyt polyfunktionelle zwitterionische 
Tenside enthalt, 

1 2. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch g e k e n n z e i c h n e t , 

dass der amphiphile Polyelektrolyt in einer Menge von bis zu 2 Gew.- 
%; bezogen auf das Gewicht der Templatpartlkei eingesetzt wird. 

1 3. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch g e k e n n z e i c h n e t , 

dass das Aufbringen der Hulle einen schlchtweisen Aufbau oder/und 
eine Praztpitatlon von Multischichten oder/und eine Koazervation aus 
der kontlnuierlichen Flusslgphase umfasst. 

14. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch g e k e n n z e i c h n e t , 

dass die zur Bildung der HQIIe verwehdeten Komponenten zumindest 
einen Polyelektrolyten umfassen. 



15. Verfahren nach Anspruch 14, 
dadurch g e k e n n z e i c h n e t , 

dass die zur Bildung der Hulle verwendeten Komponenten zwei 
25 entgegengesetzt geladene Polyelektrolyten umfassen. 

16. Verfahren nach Anspruch 15, 
dadurch g e k e n n z e i c h n e t , 

dass die zur Bildung der Hulle verwendeten Komponenten ein 
30 polyvalentes niedermolekulares Kation und einen negativ geladenen 

Polyelektolyten oder ein polyvalentes niedermolekulares Anion und 
einen positiv geladenen Polyelektrolyten umfassen. 
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1 7. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass in der Beschichtungsemulsion die filmbiidenden Komponenten 
In komptexierter Form vorgelegt werden und durch Veranderung der 
Medienbedingungen eine Ubertragung der Komponenten auf die 
Grenzschicht zwischen Templatpartikel und kontinuierlicher Phase 
erfolgt. 

1 8. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass die zur Blldung der Hulle erforderiichen Komponenten zumindest 
ein MakromolekQI umfassen. 

19. Verfahren nach Anspruch 18, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass ein Biopolymer, ein abiogenes Polymer Oder ein Gemisch davon 
gegebenenfalls in Kombination mit niedermolekularen biogenen 
oder/und abiogenen Substanzen verwendet wird. 

20. Verfahren nach einem der vorhergehenden AnsprQche, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass zur Bildung der Hulfe Nanopartikel mit elektrischen, 
magnettschen oder optischen Eigenschaften verwendet werden. 

21. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, weiterhin 
umfassend die Desintegration der flQssigen Templatpartikel. 

22. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, weiterhin 
umfassend eine zumindest tellweise Desintegration der Hiille. 
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23. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass eine Hiille mit einer Dicke von 1 bis 100 nm um die 
Tempiatpartikel erzeugt wird. 

24. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass eine HQIIe mit einer Dicke von 1 bis 50 nm um die 
Tempiatpartikel erzeugt wird. 

25. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch gekennzeichnet, 

dass in oder/und auf den Hiillen eine chemische Reaktion 
durchgefuhrt wird. 
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